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1　はじめに
　　大学・病院等の教育・研究・業務に用いる薬品類は少量であるが多種類のためにその排水の水
質は一定ではなく，その排水量も時間的・季節的変動も激しいという特徴をもつ。したがってこ
れらの排水の処理は簡単でなく，このような多品種・少量排水の処理技術ならびに最適プロセス
の確立が待たれている’）。　また法的に規制されている物質の中でも特に水銀は排水許容濃度が
　O．OO5　M9／Z　（水質汚濁防止法）と極めて厳しく，岡山大学の排水においても許容濃度以上の水
銀が検出されたこともあるが，それらの濃度は許容濃度以上といっても低濃度であり，対応でき
　る有効な方法・プロセスは開発されていないのが現状である。
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　の　　　　　　　　　　　　 　　　　　　ヨラ　低濃度水銀含有排水の処理方法については，キレート樹脂吸着法や活性炭吸着法などが報告
　され，処理プロセスとしては固定層法（一般の粒子充墳層法）により種々の検討がなされている。
　しかし大学等の排水をこの固定層吸着法で処理する場合，発生源（実験室，研究室）からキャン
パス全体の放流口までの排水配管路が複雑であり，その距離も長いために排水中に残存する有機
物等が原因と考えられる藻や汚泥が発生し，これらの浮遊物質のために粒子層が目詰まりを起こ
　し処理ができないというトラブルが生じる。そこで，目詰まりを起こさず処理量が大きい流動層
　法に注目した。　　　　　　　　　固定層　　　　　　流動層　　希薄層（空気輸送，スラリー輸送）
　流動層（流動床＝Fluidized
Bed）は固体粒子を流体
（液体，気体）で浮遊懸濁
させた状態で反応，燃焼
乾燥，吸着，吸収など種々
　　　　　　　　　　　　　Lmの操作を行うもので，粒子
充填層（固定層）とスラリ
ー及び空気輸送の中間の状
態といえる（図1）。この
状態では粒子と流体の混合
物があたかも一つの流体と
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して扱えることから「流動化（Fluidization）」と名付られている。この流動層応用技術の開発
と普及は1940年代から石油，石油化学関連分野を中心になされてきたが，1970年代以降環境関
連分野へも流動層の応用が進展した4）。　したがって流動層による活性炭吸着は一般的な固定層法
に対し，利点としては①活性炭と液の接触が均一，②圧力損失が小さい，③小粒炭が使用できる，
④処理量が増大，⑤固形分による詰まりが少ない，⑥連続化に適するなどがあげられる。欠点と
しては①吸着効率が低下するので多段化などの工夫が必要，②活性炭の破砕や摩耗が大きい，
③粒子の飛び出さない条件設定が必要などが考えられる5｝。
　本稿では流動層を用いた低濃度含有排水の活性炭吸着処理について実験的に検討を行った結果
と岡山大学の排水処理システムに流動層を適用する例について述べる。
2　流動層の流動特性
　　流動層による活性炭吸着の基礎
　として固し液流動層の流動特性を
　調べた。実験装置の概略図を図2
　に示す。⑦の流動層の塔本体は，
　内径9．6　CirB塔長80cmのアクリル
樹脂製である。試料水は①の原
　水槽から②のポンプで高さ2．5m
　のヘッドタンク③に送り，④の流
　量調整バルブ，⑤のオリフィス流
　量計を通り，塔の下部から流動層
　本体に入り塔上部から原水槽に戻
　して循環させた。圧力損失測定用
　のタップは塔本体に塔下部から5
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流動層装置概略図
①原水槽
②ポンプ
③ヘッドタンク
④バルブ
⑤オリフィス
⑥ドレインバルブ
⑦流動層塔
⑧マノメーター
⑨ステンレスメッシュ
　　（100mesi）　）
⑩整流層
cmおきに13個取り付けてあり，圧力損失は⑧のマノメータで測定した。試料水としては水道水を
用い，流動媒体（吸着剤）は，平均粒径770μm，細孔内に水を含んだ時の密度1．4　g／6fi（液浸
法によって測定）の粒状活性炭を使用した。
　本研究に用いた流動層装置の操作範囲（活性炭が塔外へ飛び出さない流速）は，粒子充墳層高
10cmの場合u・＝O～3．　13cm／sec，20cmの場合u。一・　O～2．68cm／gecであった。液流速u・と圧力損失
△Pとの関係を図3に示す。最小流動化速度Umf（固定層から流動層になる最小速度）の実験値
は，図3での△Pとu・の折点から求めることができる。層高が10cm，20c皿のいずれの場合にも粒
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　の子層が2～3㎜程度膨張した後，流動化が開始するのが観察できた。△Pの理論値は（1）式で，Umf
は（1）式とErgun式（（2）式）7）を連立することで求められ，層高10cmの場合umf－O．25cm．／sec，△Pヨ
2．5cm　Aq．，20cmの場合u、mf－O．　18cm／｛lec，△P－5．　O　cmAq．となる。実測値はこの理論値とよく一
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一22一
致した。
△P一（W／P，）9（ρ，Tρ・）／A
△P　　1一ε
　L　　　／s　dp　ε3　　　　　　　　　／s　dp
　次に，液流速と空間率との関係を図
4に示す。図中に示した実線は，（3）式
　　　　　　　　　　　　　ヨラのRichardson　一Zakiの関係式の計算
値である。これより実験値の点綴と理
論線はほぼ一致し，この関係は層高に
は関係なく成り立つことが明らかにな
った。
　Uo；Utεn　　　　　　｛3）
　ここでnは粒子の終末速度Ut基準の
粒子レイノルズ数Retの関数で次式で
　　　　むラ与えられる。」
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　図3　流動層における圧力損失と流速の関係
（4）
3　活性炭の吸着能評価
　流動層装置を用いて吸着
実験を行う前に，吸着剤と
　して使用する粒状活性炭の
吸着能を調べた。実験方法
は，蒸留水5QO認に原子吸
光分析用水銀標準液（HgC
　42in　O．02N－HC4）を加
　え濃度を調整し，水銀を安
定させるためにH2SO4（1
　＋1）を5vol．％添加した試
　料を栓付きフラスコに入れ，
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図4　固一天系流動層の層膨張
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予め完全乾燥させた後，蒸留水に浸しておいた粒状活性炭（流動実験と同一）5g（乾量基準）を
加え，マグネット・スターラーで撹伴しながら上澄み液の残留水銀濃度をHG－1型平沼水鍛濃度
計で測定した。測定方式は，還元気化原子吸光法である。
【初濃度が吸着等温線に及ぼす影響】
初濃度10，25，50ppmにおける吸着等温線を図5に，その結果得られた平衡吸着量と初期濃度
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一23一
との対数関係を図6に示す。この測定では，どの濃度においても最初の20～30分間で急激に水
銀が吸着されその後穏やかになり一定となった。図6より，両者は比例関係にあり（5）式のFreun－
dlich型吸着等温式で表される。
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図5　吸着等温線に及ぼす初濃度の影響
【試料のpH値が吸着に及ぼす影響】
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図6　平衡吸着量と初濃度の関係
　同様の実験を初濃度10ppmでpHの値を変化させて行った。図7に初期pH値と平衡時の残留水
銀濃度の関係を示す。この結果からpH　2～3付近で吸着を行うと最も吸着効率が大きいことがわ
かる。
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図7　吸着に及ぼすpHの影響
【実際の排水による吸着実験】
　試料水として実際の排水を用いた場合
の結果を図8に示す。同高炉には同一条
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図8　実排水と蒸留水の水銀吸着等温線
件での蒸留水の結果も示してある。排水としては，岡山大学津島キャンパスの北団地最終放流水
一24一
（排水A）と西団地最終放流水（排水B）の2種類を使用した。そ⑱分析データを表1に示す。
この図から蒸留水に比べ実排水の方が水銀の平衡吸着量が多くなっている。この原因としては，
種々の成分を含む排水中の何らかの成分と水銀イオンが錯体もしくは何か化合物を形成して吸
着され易くなったためと考えられる。
表1　使用した実排水の水質分析
排 水　A
?
水　B 排 水 A 排 水 B
pH 7．2［20℃］ 7．1［20℃］ F． ［ppml O．2 ND
BOD ［ppm］ 24 13 大腸菌［個／m1］ 0 0
COD ［ppm］ 9．2 8．5 T＿N ［ppm］ 9．9 8．0
SS ［ppm］ 6 2 T－P ［ppm］ 0．98 L2
N－Hexan［ppm］ N．D N．D Cd ［ppm］ ND ND
Phenol ［ppm］ 0．02 0．01 CN ［ppm］ N．D N，D
Cu ［ppm］ 0．01 N．D Pb ［ppm］ ND ND
Zn ［ppm］ 0．10 0ユ2 Cr6＋ ［ppm］ ND ND
Fe ［ppm｝ 0．09 0．06 As ［ppm］ N，D N．D
Mn ［ppm］ 0．02 0．01 Hg ［ppm］ Nつ N．D
Cr ［ppm］ N．D N．D
4　流動層を用いた水銀吸着実験
　　図2に示した流動送装置を用いて，水銀排水の吸着実験を行った。試料水はイオン交換水に原
　子吸光用水銀標準液を加えたものを使い，吸着剤は前述の粒状活性炭である。実験方法は流動特
　性の測定の時と同様に試料水を循環処理し，残存水銀濃度を測定した。図9に初濃度20ppb，層
高10cmで流速を変化させて実験を行った結果を示す。このグラフでkey●は，流速が小さく固定
層の状態で吸着処理した場合の結果である。この固定層の吸着速度が他のkey（流動層の状態）
　に比べて最：も大きい。しかし，流動層の方が滞留時間は遥かに短く処理量をそれだけ多くできる
　という利点がある。たとえば排水を5ppb以下に処理する場合，固定層（0．1　cm／fllec）の時は10分
　程度の処理で可能であるが，液流速1．43cm／5ec（流動層）で処理した場合約3倍の30分間必要と
なる。しかしながら時間当たりの処理量は15倍
となるので，排水単位体積当たりの処理時間は
流動層の方が5倍効率がよくなることになる。
　次に，甲高10cmで流速を一定として初濃度．を
変化させた場合の結果を図10に示す。この縦軸
を初期濃度C。で除して無次元化したものが図11
である。どの濃度でもほぼ同様の傾向で吸着さ
れているのがわかる。
　図12に流速をO．73cm／｛leq初濃度20ppbで層
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図9水銀吸着処理に及ぼす流速の影響
一25一
1??????
????
5
????
key
????
0
?」
初期濃度［ppb］
??
13
X5W5
P0
????
巳
液流速〔cm／s］
　O．77　0．74　0．　73
　0．　82
10cm
o
?
口
O　ro　40　oo　80　100　1ro　1co　100　1　eo
　　　　　　　　　　T　Emi　nO
　　図10水銀吸着処理に及ぼす初濃度の影響
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高を変化させた場合の実験結果の例を
示す。同様の実験を初濃度10ppb，30
ppbについても行ったが，同様の傾向を
示しk・
　流動層による水銀吸着実験において
60分間循環処理した時の水銀吸着量Q
と残留水銀濃度Cとの対数関係の一例
を図13に示す。図13は液流速O．73cm／
secの場合でQとCには初期濃度，層高
に係わらず直線関係が成り立ち㈲式の
Freundlich型の吸着等温式で表された。
　　Qご0．25co・63　　（6）
　これらのことから，流動層法による
粒状活性炭吸着処理は水銀濃度が低濃
度であれば処理量の増大により効率が
良いことが明らかになった。また流動
層は完全混合と同様の扱いをして良い
と考えられ，目詰りもなく良好な処理
が可能と考えられる。
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図12　水銀吸着処理に及ぼす層高の影響
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図13水銀吸着量と出ロ濃度の関係
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5　実際の排水処理への検討
　　流動層による水銀処理を実際の排水処理プロセスに応用する検討を行った。モデルとして岡山
　大学津島キャンパス北団地の洗浄排水の水銀処理を考えた。図14にこの排水のフロー図を示す。
　工学部，理学部，教育学部の実験洗浄排水は最終放流水槽に送られ，ここで異常がなければ放流
　される。もし異常が生じた場合には、水質異常の実験洗浄排水を貯留槽に移液する。この移液し
洗浄排水
　（工）一
　（理）一
（教育）一
8m3
（正常時）
実験洗浄排水槽
　　　↓（異常時）
．
36　m3
貯　留　槽
　70　rf
放流
生活排水
最終放流水槽
???? ?
図14　岡山大学北団地の排水処理フm一図
??????????????
た貯留槽の排水の処理に流
動層を用いる場合を想定す
る。
　貯留門中の水銀濃度を昭
和58年10月の最：終放流水の
水質異常時の分析結果8．1ppb
（全水銀）と設定し，この
排水を流動層で活性炭吸着
させ排水基準の5ppb以下
までに処理を行うのに必要
な装置を考える。現有の貯
留槽の容積は70㎡であり，
槽中にはトータルで567mgの水銀が含まれることになる。この水銀を流動層で活性炭吸着し，5ppb
にする場合，図13から24．4助の活性炭が必要である。流動層装置の塔径を0．5mとし，必要量
の6倍の活性炭を充填するとすれば，層高は1．17mとなる。図13は排水を流動舌内を流速α73cm
／lecで4．8回循環通水した場合の結果であるので，排水70㎡をこの装置を用いて同条件で処理を
行うとすれば10．8時間で5ppb以下までに処理できることになる。
6　おわりに
　　固一高流動層を用いた排水処理の一例として水銀含有排水の活性炭吸着処理について考察を行
　つた。流動層の流動特性，使用した粒状活性炭の吸着能評価，流動層を用いた吸着の実験により
　その特性を明らかにすると共に装置設計の際の基礎的知見を得た。さちにこれらの知見をもとに
　岡山大学の排水処理システムへの応用を検討した。
　　これらの検討結果から流動層法を大学からの排水のような多品種，少量，不定時という排出特
　性をもつ排水処理に応用することが可能であることが示唆ざれた。流動層のスケールアップに関
　しては実装置による実験的考察が不可欠とされており，実際のプロセスへの応用にはさらに旧き
　なスケールでの実験が必要と思われる。
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A　＝塔断面積
C　＝水銀残留濃度
C。　＝水銀初期濃度
dp　：粒子径
g　　＝重力加速度
L　：粒子層高
△P：圧力損失
Q　＝活性炭の水銀吸着量
使　用　記　号
Ret：Ut基準のレイノルズ数（＝dpUtρf／μ）
T　1＝反応時間．
u。　：液流速
Umf：最小流動化速度
Ut　：粒子終末速度
W＝粒子充填重量
μ　：流体（液）粘度
ε　：粒子空隙率
φs　：粒子形状係数
ρf　：流体（液）密度
ρP＝粒子密度
　　　［　cdi］
　　［ppm］
　　［ppm］
　　　［cm］
［　cm／sec2］
　　　［cm］
［dyn／c孟］
　［M9／9］
　　　［一］
　　［min　］
　［　cm／sec］
　［cm／sec］
　［C皿／sec］
　　　［g］
［g／cm　sec］
　　　［一］
　　　［一］
　［g／cfi］
　［g／cdi］
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